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 2012年に完成したX線自由電子レーザ (ーXFEL)施設SACLAは、極短パルス性、超高ピーク輝度をも
つX線が得られる世界最先端の第四世代放射光施設である。SACLAから得られるXFELのパルス時間幅
は 10 fs 以下と言われており、高い空間コヒーレンスを実現しているため、現在ではピコ～フェムト秒ス
ケールの過渡的な構造変化や生物試料のイメージングなどの応用研究が盛んに行われている。本研究では、
このような SACLA の性質を活かして、サブミクロンサイズの単結晶を対象に、ブラッグコヒーレント回
折法とポンプ・プローブ法を組み合わせた手法、すなわち、時間分解ブラッグコヒーレントX線回折法を
適用し、ピコ秒領域における格子の光励起ダイナミクスを観
測した。 
 膜厚 100nm の Si 半導体薄膜単結晶をもつ Silicon on 
Insulator の(100)表面に、Si のバンドギャップを超える様々
な励起波長、エネルギーのフェムト秒パルスレーザーを照射
して励起させ、遅延時間を置いた後に SACLAのXFELパル
スを照射することで構造変化情報を取得した。このとき、検
出器と試料を固定した状態で測定を行うために、縮小光学系であ
る非対称反射配置を用い、Si311の回折ビームが、試料表面スレ
スレを通るように発振波長を設定し、カメラ長 1 m程度となる
ように設置した 2 次元検出器で空間パターンをシングルショッ
トで撮影した。 
図は、様々な励起条件下におけるSi(100)方向の回折強度分布
の時間依存性である。励起条件はそれぞれ、(a)波長 400nm 、
励起エネルギー密度 63mJ/cm²、(b)400nm、28mJ/cm²、
(c)800nm、551mJ/cm²である。これらの回折パターンの解析を
行うために、不均一な格子歪みを反映した二層モデルを考案し、
そのフィッティング関数を導出した。フィッティングの結果、格
子の過渡的歪みを定量的に評価することができた。(a)では、表
面層の格子の膨張とその領域増大の様子が、(b)では、ほぼ均一
な格子膨張の振る舞いが、(c)では、大きな歪み発生とともに過
渡的な格子間隔の圧縮が起こっていることがわかった。 
以上のように、フェムト秒XFELを用いたブラッグ
コヒーレント回折法を用いてサブミクロンサイズの結晶 
における不均一な過渡的格子励起過程をとらえたこと 
により、この手法の有用性を示すことができた。 
図. 様々な励起条件における回折強度分布の時間依存性 
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